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論文内容の要旨
本研究では、第一原理的に格子振動の計算を行うために、変分的密度汎関数摂動論に基づく計算プログラムの実装
を行った。この方法では原子変位に対する波動関数と電荷密度の応答は線形応答の範囲内で全エネルギーの二階微分
を最小化することにより最適化される。実際のプログラムの実装には擬ポテンシャルと平面波基底を用いた。我々は
一次の波動関数の最適化(エネルギーの二階微分の最小化)の方法として、初めて damped molecular dynamics 法
と Lagrange の未定乗数法を採用したプログラムコードを開発した。この方法は単純ではあるが、非常に安定した波
動関数の収束が得られることが分かつた。また、我々の方法では、計算にかかる労力などは他のエネルギー最小化の
方法と同様、無摂動系の計算と同程度で済むことも分かつた。この方法は実際の分子動力学コードを基にして実装が
行われた。
この計算コードのテストのために、広く研究のなされている IV族の単体結晶(シリコン、ゲ、ルマニウム、ダイアモ
ンド)の格子振動の計算を行った。
我々の計算は人為的なパラメータを一切含まないものであるが、本研究において開発されたコードを用いて得られ
た計算結果は、過去の理論計算による結果、また実験により得られている値と非常に良い一致を見せており、我々の
計算手法と計算コードの信頼性を確認することができた。
我々の開発した方法は非常に単純であり、既存の Car-Parrinello 分子動力学コードに密度汎関数摂動論を実装する
のに非常に適したものである。今後原子変位に限らない様々な摂動に対する応答関数の計算コードの開発の基礎とな
るものと期待される。
論文審査の結果の要旨
密度汎関数法に基づいた固体の電子状態第一原理計算は非常に発達し、物性解明・予測あるいは物質設計に大きな
威力を発揮している。一方、それに比べて第一原理格子振動の計算は不十分な段階にあり、超伝導、輸送現象、圧力
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誘起構造相転移など多くの分野で、信頼できる第一原理格子振動計算コードの開発が望まれている。
以上の状況の中で、本論文では、擬ポテンシャルと平面波基底を用いて、変分的密度汎関数摂動論に基づく第一原
理格子振動計算プログラムの実装を行った。今までにも第一原理格子振動計算コードは幾つかのグループ。で、開発され
ているが、本論分における方法の特徴は以下の 2 点である。まず第 1 に、原子変位に対する波動関数と電荷密度の応
答を線形応答の範囲内で、全エネルギーの二階微分を最小化することにより最適化した点である。また第 2 の点は、一
次の波動関数の最適化(エネルギーの二階微分の最小化)の方法として、初めて damped molecular dynamics 法と
Lagrange の未定乗数法を採用したプログラムコードを開発したことである。
本論文で開発されたこの方法は単純ではあるが、非常に安定した波動関数の収束が得られると同時に、計算にかか
る労力などは他のエネルギー最小化の方法と同様、無摂動系の計算と間程度で済むことが確認された。具体的に、広
く研究のなされているN族の単体結晶(シリコン、ゲルマニウム、ダイアモンド)の格子振動の計算を行った結果は、
過去の理論計算による結果、また実験により得られている値と非常に良い一致を見せている。
最後に、本論分で開発した方法は、非常に単純で、既存の Car-Parrinello 分子動力学コードに密度汎関数摂動論を
実装するのに非常に適したものであり、今後原子変位に限らない様々な摂動に対する応答関数の計算コードの開発の
基礎となり得るものである。
以上のように本研究は、 dampedmolecular dynamics 法と Lagrange の未定乗数法を採用した第一原理格子振動計
算プログラムコードを初めて開発すると同時に、その有効性を確かめたものであり、今後の物性物理学の発展に寄与
するところが大きい。よって本論文は博士(理学)の学位論文として価値のあるものと認める。
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